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(54) Title: DEVICE FOR SELECTIVE CATALYTIC OXIDATION OF CARBON MONOXIDE 

(54) Bezeichnung: VORRICHTUNG ZUR SELEKTIVEN KATALYTISCHEN OXIDATION VON KOHLENMONOXID 
(57) Abstract 

The invention relates to a plate-shaped device for 
selective catalytic oxidation of carbon monoxide contained 
in a hydrogen-rich gas mixture stream, whereby a reaction 
chamber filled with a catalyst, or a cooling-chamber through 
which a cooling medium flows is respectively constructed 
between successively arranged plates. Said chambers are 
provided with openings for constructing inlet or outlet canals 
for the gas mixture stream or the cooling medium, whereby 
the respective reaction or cooling chambers are exclusively 
flow-connected to the inlet and or outlet canals for the gas 
mixture stream or for the cooling medium. According to the 
invention, the oxidizing gas is directly guided in the inlet canal 
for the gas mixture stream. In two-stage devices, a plate 
without an opening for the inlet canal provided for the gas 
mixture stream is arranged between the first and the second 
stage, and the device for delivering the oxidizing gas to the 
second stage is guided in the outlet canal for the gas mixture 
stream pertaining to the first stage. 

(57) Zusammenfassung 

Die Erfindung betrifft eine plattenfSrmige Vorrichtung 
zur selektiven katalytischen Oxidation von in einem wasser- 
stoffreichen Gasgemischstrom enthaltenem Kohlenmonoxid, wobei zwischen aufeinanderfolgenden Platten jeweils ein mit Katalysator 
befQIlter Reaktionsraum oder ein von einem Kuhlmedium durchstromter Kuhlraum ausgebildet ist und mit Offnungen zur Ausbildung von 
Zu- beziehungsweise Abfuhrkanalen fiir den Gasgemischstrom beziehungsweise das Kuhlmedium, wobei die Reaktions- beziehungsweise 
Kuhlr&ume jeweils ausschlieBlich mit den Zu- und Abfuhrkanalen fur den Gasgemischstrom beziehungsweise fur das Kuhlmedium in 
Stromungsverbindung stehen. Erfindungsgemafi wird das oxidierende Gas direkt in den Zuflihrkanal fur den Gasgemischstrom gefuhrt. 
Bei zweistufigen Vorrichtungen ist zwischen der ersten und der zweiten Stufe eine Platte ohne Offnung fiir den Zufuhrkanal fQr den 
Gasgemischstrom angeordnet und die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases zur zweiten Stufe ist in den AbfUhrkanal fur den 
Gasgemischstrom der ersten Stufe gefuhrt. 
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VORRICHTUNG ZUR SELEKTTVEN KATALYTISCHEN OXIDATION VON KOHLENMONOXID 



Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung zur selektiven 
katalytischen Oxidation von Kohlenmonoxid in einem 
wasserstof f reichen Gasgemischstrom gemaS dem Oberbegrif f 
des Patentanspruchs 1 . 

Eine gattungsgemafie Vorrichtung in Plattenbauweise, mit der 
der Kohlenmonoxidanteil im Produktgas eines 

Wasserdampf reformers verringert werden soil, ist aus der DE 
195 44 895 CI bekannt . Bei dieser Anordnung werden Platten 
niit Reaktionskammern und Warmetauscherkammern abwechselnd 
auf einandergestapelt . In jeder Platte sind jeweils 4 
Durchtrittsoffnungen zur Zu- beziehungsweise Abfuhr des 
Gas gemi s chs t r ome s be z i ehung s we i s e de s Warme t rage rmediums 
vorgesehen. Urn in jeder Stufe Luft mit unterschiedlichem 
Volumenstrom zufuhren zu konnen, sind zusatzlich an den 
Stirnseiten der Platten mit den Reaktionskammern Bohrungen 
vorgesehen, durch die jeweils Luft in die Reaktionsraume 
zudosiert werden kann. Zur Verteilung der Luft sind jedoch 
zusatzliche Bauteile vorzusehen. 

Weiterhin ist aus der DE 87 09 386 Ul eine Vorrichtung zum 
Beauf schlagen eines gasdurchstromten Reaktionsraumes mit 
einem zweiten Gas mit Hilfe einer in Stromungsrichtung des 
ersten Gases angeordneten Sonde bekannt. 

Es ist die Aufgabe der Erfindung, eine Vorrichtung zur 
selektiven katalytischen Oxidation von Kohlenmonoxid in 
einem wasserstof f reichen Gasgemischstrom mit einer 
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vereinfachten Zufuhrung und Vermischung fur das oxidierende 
Gas zu schaffen. 

Diese Aufgabe wird durch eine Vorrichtung mit den Merkmalen 
des Patentanspruchs 1 gelost. 

Die Integration der Zufuhrung fur das oxidierende Gas in 
den Zufuhrkanal . fur den Gasgemischstrom stellt eine 
fertigungstechnisch einfache und kostengunstige Losung dar. 
In einer ersten gunstigen Ausfuhrung endet die Zufuhrung in 
den Sammelkanal, wo sich kein Katalysatormaterial befindet. 
Daher kann auf eine zusatzliche Mischstrecke oder 
Verteilerstrukturen verzichtet werden. Weiterhin ist das 
Verhaltnis der Reaktions- und Kuhlraume zueinander 
hinsichtlich Volumen und/oder Anzahl der Platten beliebig 
veranderbar . 

Eine Integration mehrerer Stufen in eine bauliche Einheit 
ist problemlos moglich. Dabei bleibt durch die variable 
Einlafiposition der Zufuhrung fur das oxidierende Gas 
dennoch eine hohe Flexibility erhalten. Insgesamt weist 
die erfindungsgemafce Vorrichtung verbesserte Eigenschaf ten 
hinsichtlich Volumenbedarf , Gewicht und Kosten auf. 

Durch vorteilhafte Ausbildungen der Vorrichtung zu 
Zufuhrung des oxidierenden Gases gelingt eine zuverlassige 
Homogenisierung des Gasgemischs zwischen jeder einzelnen 
Stufe. 

Weitere Vorteile und Ausgestaltungen der Erfindung gehen 
aus den Unteranspriichen und der Beschreibung hervor. Die 
Erfindung ist nachstehend anhand einer Zeichnung naher 
beschrieben, wobei 

Fig. 1 den prinzipiellen Aufbau einer Plattenvorrichtung 
zur selektiven katalytischen Oxidation von 
Kohlenmonoxid in einem wasserstof f reichen 
Gasgemischstrom in Explpsionsdarstellung, 
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Fig. 2 einen Schnitt durch die Vorrichtung gemaS Fig.l 

entlang der Linie A-A fur einen zweistufigen 
Auf bau , 

Fig. 3 einen Schnitt durch die Vorrichtung gemaS Fig.l 

entlang der Linie B-B ebenfalls fur einen 
zweistufigen Auf bau. 

Fig. 4 einen Schnitt durch die Vorrichtung gemaS Fig.l 

entlang der Linie A-A fur einen dreistufigen 
Auf bau, und 

Fig. 5 einen Schnitt durch die Vorrichtung gemaE Fig.l 

entlang der Linie B-B ebenfalls fur einen 
dreistufigen Auf bau, 

Fig. 6 einen Schnitt durch die Vorrichtung gemaS Fig.l 
entlang der Linie A-A fur einen dreistufigen Aufbau 
mit einer Sonde, 

Fig. 7 eine vorteilhafte Ausgestaltung einer Sonde gemaE 
Fig. 4 zeigt und 

Fig. 8 eine weitere vorteilahfte Ausgestaltung einer Sonde 
zeigt . 

Die in Fig. 1 insgesamt mit 1 gekennzeichnete aber nur 
teilweise dargestellte Vorrichtung zur selektiven 
katalytischen Oxidation von in einem wasserstof f reichen 
Gasgemischstrom enthaltenem Kohlenmonoxid besteht aus einer 
Vielzahl aufeinander gestapelter Platten 2, wobei sich 
zwischen benachbarten Platten 2 nach dem Zusammenbau 
Reaktionsraume 4 beziehungsweise Kuhlraume 5 ausbilden. Zur 
Vereinfachung sind in Fig. 1 lediglich ein Teil der Platten 
2 dargestellt. Der Gesamtaufbau des Vorrichtung l kann aus 
den Fig. 2-7 entnommen werden. 
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Die im Ausfuhrungsbeispiel gezeigte Vorrichtung zur 
selektiven katalytischen Oxidation, itn folgenden als CO- 
Oxidator l bezeichnet, wird vorzugsweise zur Entfernung von 
Kohlenmonoxid aus dem Reformat einer Vorrichtung zur 
Wasserdampf ref ormierung eines Rohkraf tstof fes , 

beispielsweise Methanol, verwendet. Solche Reformer werden 
insbesondere zur Wasserstof fherstellung fur mobile 
Brennstof f zellenanwendungen eingesetzt . Insbesondere 
Brennstoffzellen mit einer protonenleitenden 

Elekrolytmembran, sogenannte PEM-Brennstof f zellen, 

reagieren auf Kohlenmonoxidanteile im Wasserstof f gas mit 
Vergiftungserscheinungen. Daher wird versucht, den 
Kohlenmonoxidanteil im Wasserstof f gas mit Hilfe eines C0- 
Oxidators 1 durch selektive katalytische Oxidation des 
Kohlenmonoxids unter Zugabe von Sauerstoff an einem 
geeigneten Oxidationskatalysator zu reduzieren. Urn den 
Kohlenmonoxidanteil auf Werte < 50 ppm zu reduzieren werden 
vorzugsweise mehrstufige CO-Oxidatoren 1 eingesetzt, wobei 
zu jeder Stufe separat Sauerstoff zugefuhrt wird. 

Obwohl die Erfindung im folgenden anhand eines CO-Oxidators 
1 fur die Entfernung von Kohlenmonoxid aus dem Produktgas 
einer Vorrichtung zur Wasserdampf ref ormierung von Methanol 
beschrieben wird, soli dadurch der Schutzbereich nicht auf 
diese Anwendung beschrankt werden. 

Der Sauerstoff wird vorzugsweise in Form von Luf tsauerstof f 
in vorbestimmter Menge zugefuhrt. Hierfxir konnen nicht 
dargestellte Dosiervorrichtung vorgesehen werden. Als 
Katalysatormaterial fur die selektive katalytische C0- 
Oxidation eignet sich unter anderem Platin und/oder 
Ruthenium auf einem Trager aus Zeolith oder Aluminiumoxid . 
Dieses Katalysatormaterial kann in beliebiger Form in den 
Reaktionsraum 4 eingebracht werden. Neben der Verwendung 
von Schiittungen oder Pellets ist es auch moglich, das 
Katalysatormaterial auf die Plattenoberf lachen oder auf 
Katalysatortragereinheiten auf zubringen . 
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Durch die Zugabe von Sauerstoff koramt es in dem Wasserstoff 
und Kohlenmonoxid enthaltendem Gasgemischstrom zu 
konkurrierenden Oxidationsreaktionen : 

CO + X 0 2 => CO, (erwunscht) 

und 

H2 + X 02 => H20 (unerwunscht) 

Das Katalysatormaterial sowie die Betriebsbedingungen 
werden derart gewahlt, dafi die erste Reaktion gegenuber der 
zweiten Reaktion bevorzugt, also selektiv, ablauft und sich 
somit zwar der CO-Anteil im Gasgemischstrom verringert, 
gleichzeitig aber moglichst wenig Wasserstoff verbraucht 
wird. Da beide Reaktionen exotherm verlaufen ist es 
notwendig, die entstehende Warme, beispielsweise mit Hilfe 
eines Kuhlmediums, aus dem CO-Oxidator 1 abzufuhren. Hierzu 
sind im CO-Oxidator 1 Kuhlraume 5 vorgesehen. 

Entlang des Randes sind auf den Platten 2 jeweils 
Erhebungen 6 vorgesehen, die beim Zusammenbau jeweils mit 
der Unterseite der benachbarten Platte 2 in Kontakt kommen, 
wobei die Erhebungen 6 und die Unterseite der benachbarten 
Platte 2 mit Hilfe von Dichtungen oder vorzugsweise durch 
SchweiEen gasdicht miteinander verbunden werden. Dadurch 
entstehen die weiter oben bereits beschriebenen Reaktions- 
beziehungsweise Kuhlraume 4, 5. In den Platten 2 sind 
auSerdem jeweils Offnuhgen 3 - im folgenden als Bohrungen 
bezeichnet - zur Zu- beziehungsweise Abfuhr des 
Gasgemischstromes beziehungsweise des Kuhlmediums 
vorgesehen. Weiterhin sind urn die Bohrungen 3 teilweise 
ringformige Erhebungen 7 angeordnet, die beim Zusammenbau 
des CO-Oxidators 1 ebenfalls mit der Unterseite der jeweils 
benachbarten Platte 2 gasdicht verbunden werden. In den 
Reaktions- beziehungsweise Kuhlraumen 4, 5 konnen weitere 
Stromungsleitstrukturen vorgesehen werden, die aber zur 
Vereinfachung in der Zeichnung nicht dargestellt sind. 
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Die Bohrungen 3 in den einzelnen Platten 2 bilden nach dem 
Zusammenbau insgesamt einen Zufuhr- beziehungsweise 
Abfuhrkanal 11, 12 fur den Gasgemischstrom. Fur das 
Kuhlmedium werden durch die Bohrungen 3 entsprechende Zu- 
beziehungsweise Abfuhrkanale 13, 14 gebildet . Die Richtung 
der Medienfuhrung in den Kanalen 11-14 und den 
entsprechenden Reaktions- beziehungsweise Kiihlraumen 4, 5 
ist in der Zeichnung durch gepunktete Pfeile dargestellt. 

Bei jeder Platte 2 sind nun zur Ausbildung von 
Reaktionsraumen 4 beziehungsweise Kiihlraumen 5 jeweils alle 
vom Kuhlmedium beziehungsweise dem Gasgemischstrom 
durchstromten Bohrungen 3 mit einer ringformigen Erhebung 7 
umgeben. Somit stehen die Reaktionsraume 4 nur in 
Stromungsverbindung mit dem Zufuhr- beziehungsweise 
Abfuhrkanal 11, 12 fur den Gasgemischstrom, wahrend die 
Kuhlraume 5 nur in Stromungsverbindung mit den Zufuhr - 
beziehungsweise Abfuhrkanal 13, 14 fur das Kuhlmedium 
stehen. Dadurch wird eine Vermischung des Gasgemischstromes 
mit dem Kuhlmedium verhindert. 

Im gezeigten Ausfuhrungsbeispiel werden die Reaktions- 
beziehungsweise Kuhlraume 4, 5 jeweils quer und in 
Gegenstromrichtung vom entsprechenden Medium durchstromt. 
Die Anordnung der Kanale 11-14 und die Stromungsrichtungen 
konnen jedoch in nahezu beliebiger Weise dem Bedarf 
angepafct werden. Auch eine Kreuzstromanordnung ist moglich. 
Weiterhin entspricht die in Fig. l gezeigte Ausfuhrungsf orm 
einer zumindest zweistufigen Vorrichtung, wobei der in der 
ersten Stufe I benotigte Sauerstoff vor der ersten Stufe I 
uber eine externe Zufuhrleitung 10 in den Gasgemischstrom 
zugegeben wird. Es ist jedoch auch moglich, den Sauerstoff 
direkt in den Zufuhrkanal 11 der ersten Stufe zuzufuhren. 

Der Sauerstoff fur die zweite Stufe II wird vorzugsweise 
mit Hilfe einer Sonde 18 in den Abfuhrkanal 12a fur den 
Gasgemischstrom der ersten Stufe I eingebracht . Im 
einfachsten Fall ist die Sonde 18 als rohrformige Leitung 
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mit beliebigem Querschnitt ausgebildet . Da der Sauerstoff 
in. den Abfuhrkanal 12a der ersten Stufe I eingebracht ward 
stent er fur die Reaktion in dieser ersten Stufe nicht zur 
Verfugung. Der Sauerstoff kann sich vielmehr innerhalb des 
Abfuhrkanals 12a mit dem Gasgemischstrom aus der ersten 
Stufe I vermischen. Da der Abfuhrkanal 12a der ersten Stufe 

I gleichzeitig als Zufiihrkanal 12b fur die zweite Stufe II 
dient, wird somit den Reaktionsraumen 4 der zweiten Stufe 

II ein homogenes Gas/Sauerstof f gemisch zugef uhrt . Auf 
zusatzliche externe Misch- oder Verteilungsstrukturen kann 
daher verzichtet werden. Weitere gunstige Ausgestaltungen 
einer Sonde 18 bzw. einer Sauerstoff zufuhr sind in den 
Figuren 6 und 7 dargestellt. 

Der in den Fig. 2 und 3 dargestellte CO-Oxidator 1 besteht 
aus zwei mit I und II bezeichneten Oxidationsstuf en. Die 
Fig. 2 und 3 zeigen Schnittdarstellungen durch den in Fig. 
1 teilweise gezeigten CO-Oxidator l im Bereich der Zu- und 
Abfuhrkanale 11-14 fur den Gasgemischstrom (Fig. 2) 
beziehungsweise fur das Kuhlmedium (Fig. 3) . Zur Ausbildung 
zweier Stuf en I, n wird eine Trennplatte 16 im 
Plattenstapel angeordnet . In der Trennplatte 16 ist keine 
Bohrung 3 fur den Zufiihrkanal lia vorgesehen. Dadurch wird 
der Zufiihrkanal lia fur den Gasgemischstrom am Ende der 
ersten Stufe I durch die Trennplatte 16 abgeschlossen . Der 
Gasgemischstrom verteilt sich daher auf die in der ersten 
Stufe I vorhanden Reaktionsraume 4 und wird nach dem 
Durchstromen der Reaktionsraume 4 im. Abfuhrkanal 12a wieder 
gesammelt. Im Aus fuhrungsbei spiel sind in den beiden Stuf en 
I, II jeweils lediglich zwei Reaktionsraume 4 vorgesehen. 
Die Anzahl kann aber beliebig variiert werden, wodurch eine 
gute Skalierbarkeit des gesamten CO-Oxidators l, aber auch 
der einzelnen Stuf en I, II gegeben ist. Der in der ersten 
Stufe I benotigte Sauerstoff wird bereits vor der ersten 
Stufe uber eine Zufuhrleitung 10 in den Gasgemischstrom 
zugegeben. Es ist jedoch auch moglich, den Sauerstoff uber 
eine weitere Sonde direkt in die erste Stufe I zuzufiihren. 
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In der zweiten Stufe II ist die Funktion der Kanale 11, 12 
fur den Gasgemischstrotn vertauscht . Aus dem Abfiihrkanal 12a 
der ersten Stufe I wird in der zweiten Stufe II der 
Zufiihrkanal 12b. Entsprechend ist der Abfiihrkanal lib in 
der zweiten Stufe II an der in der ersten Stufe I fur den 
Zufiihrkanal 11a vorgesehenen Stelle angeordnet . Dadurch ist 
die Stromungsrichtung fiir den Gasgemischstrotn in der 
zweiten Stufe II gegenuber der ersten Stufe I umgekehrt . 
Die Stromungsrichtung in den Kiihlraumen 5 bleibt erhalten. 

Der Plattenstapel wird durch Endplatten 15, 17 begrenzt, in 
der nur ein Teil der ublichen Bohrungen 3 vorgesehen sind. 
Durch die obere Endplatte 17 wird der Zufiihrkanal 12b fur 
den Gasgemischstrom auch am Ende der zweiten Stufe II 
abgeschlossen. Der Gasgemischstrom verteilt sich daher 
wiederum auf die in der zweiten Stufe II vorhanden 
Reaktionsraume 4 und wird nach dem Durchstromen der 
Reaktionsraume 4 im Abfiihrkanal lib gesammelt und aus dem 
CO-Oxidator 1 abgefiihrt. Auf der Kuhlmittelseite ist 
entsprechend jeweils nur eine Bohrung 3 fiir den Zu- 
beziehungsweise Abfiihrkanal 13, 14 in den Endplatten 17 
beziehungsweise 15 angeordnet. 

Der Sauerstoff fiir die zweite Stufe II wird mit Hilfe einer 
Sonde 18 in den Abfiihrkanal 12a der ersten Stufe I 
eingebracht. Im einfachsten Fall ist die Sonde 18 als 
einf aches Rohr mit kreisf ormigem Querschnitt ausgebildet . 
Es konnen aber auch beliebige andere Querschnittsformen als 
rohrformige Sonde 18 verwendet werden. Bevorzugte 
Ausfiihrungen sind in den Figuren 6 und 7 dargestellt. Da 
der Sauerstoff in den Abfiihrkanal 12a der ersten Stufe I 
eingebracht wird, steht er fiir die Reaktion in dieser 
ersten Stufe I nicht zur Verftigung. Zur besseren Verteilung 
des Sauerstoffs kann die Sonde 18 auch mit radialen 
Austrittsoffnungen versehen werden, wobei in diesem Fall 
die axiale Offnung der Sonde 18 verschlossen werden kann. 
Ist die Sonde 18 derart angeordnet, da£ der Sauerstoff in 
Stromungsrichtung des Gasgemischstromes austritt, so konnen 
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zusatzlich radiale Umlenkvorrichtungen, die eine bessere 
Vermischung des Sauerstoffs mit dem Gasgemischstrom 
verursachen, vorgesehen werden. 

GemaS Ausf uhrungsbeispiel ist die Sonde 18 direkt von unten 
durch die Endplatte 15 in den Abfuhrkanal 12a der ersten 
Stufe I gefuhrt. Es ist jedoch auch moglich, die Sonde 18 
von oben durch die Endplatte 17 und den Zufuhrkanal 12b der 
zweiten Stufe II in den Abfuhrkanal 12a der ersten Stufe I 
zu f uhren . 



Die Verwendung einer solchen Sonde 18 weist den Vorteil 
auf, daS der Eintrittsort des Sauerstoffs in den 
Abfuhrkanal 12a bei veranderter Stapeldicke durch eine 
Anderung der Lange der Sonde 18 einfach angepaiSt werden 
kann. AuSerdem mvissen fur eine ausreichende Verteilung und 
Dosierung des Sauerstoffs nicht in jeder Platte Bohrungen 
Oder dergleichen vorgesehen werden, was zu einer 
Vereinfachung der Vorrichtung und dadurch zu einer 
Reduzierung der Kosten f uhrt . 

Das oben beschriebene Konzept ist auch auf drei- oder mehr- 
stufige Vorrichtungen anzuwenden. in den Pig. 4 und 5 ist 
beispielsweise ein dreistufiger CO-Oxidator l dargestellt, 
wobei gleiche Teile gegenuber den anderen Figuren mit 
gleichen Bezugszeichen gekennzeichnet sind. Im Gegensatz zu 
Fig. 2 und 3 ist jedoch zwischen der zweiten und dritten 
Stufe II, in eine weitere Trennplatte 16 vorgesehen. Die 
Erfindung ist auch fur vier- oder mehrstufige Vorrichtungen 
geeignet, bei denen demnach die Zufuhr des oxidierenden 
Mediums in entsprechender Weise zwischen zwei 
auf einanderf olgende Stufen erf olgt . 

Die Stromungsfuhrung in Fig. 4 entspricht bis 
einschlieElich der zweiten Stufe II dem Ausfiihrungsbeispiel 
gemafi Fig. 2. Der Abfuhrkanal lib fur den Gasgemischstrom 
der zweiten Stufe II dient hier aber gleichzeitig als 
Zufuhrkanal 11c fur die dritte Stufe III. In diesen 
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Zufuhrkanal lie fur die dritte Stufe ill ist jedoch 
zusatzlich von oben durch die Trennplatte 17 eine zweite 
Sonde 20 zur Zufuhr von Sauerstoff entgegen der 
Stromungsrichtung des Gasgemischstromes eingefiihrt, die 
sich bis in den Bereich des Abfuhrkanals lib der zweiten 
Stufe II erstreckt und dort endet . Somit wird der 
zusatzliche Sauerstoff in das Produktgas der zweiten Stufe 
eingeleitet und kann sich dort mit detn Gasgemischstrom 
vermischen. Zur dritten Stufe III wird daher wiederum ein 
homogenes Gas/Sauerstof f gemisch zugefuhrt. Die weiter oben 
anhand der Sonde 18 erlauterten Gestaltungsmoglichkeiten 
gelten selbstverstandlich auch fur die Sonde 20. 

Da der Zufuhrkanal lie vor der Endplatte 17 endet ist der 
Gasgemischstrom wiederum gezwungen, die Reaktionsraume 4 
der dritten Stufe III zu durchstromen und erst anschliefcend 
durch den Abfuhrkanal 12c der dritten Stufe III den CO- 
Oxidator 1 zu verlassen. Wie bereits oben beschrieben ist 
es auch bei mehrstufigen Vorrichtungen problemlos moglich, 
die Anzahl und die Reihenfolge der Reaktions- 
beziehungsweise Kuhlraume 4, 5 in den einzelnen Stufen zu 
variieren. Dadurch kann auch bei mehrstufigen Anordnungen 
eine einfache Skalierbarkeit gewahrleistet werden. 

Entgegen der in den Fig. 4 und 5 gezeigten Position kann 
die Sonde 20 jedoch auch von unten durch den Zufuhrkanal 
11a fur den Gasgemischstrom der ersten Stufe I und durch 
die Trennplatte 16 zwischen erster und zweiter Stufe I, II 
in den Abfuhrkanal lib der zweiten Stufe II gefuhrt werden. 
Prinzipiell ist es bei alien Anordnungen moglich, die 
Sonden 18, 20 beispielsweise seitlich in den jeweiligen 
Abfuhrkanal einzufuhren. Dies ist jedoch im Hinblick auf 
die Herstellung des CO-Oxidators 1 aufwendiger und daher 
weniger sinnvoll. 

In den Ausfuhrungsbeispielen sind fur die Kiihlmittelseite 
keine Trennplatten 16 vorgesehen. Es ist jedoch auch hier 
moglich, solche Trennplatten 16 vorzusehen, so dafi sich 
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eine Hintereinanderschaltung zweier oder mehrerer 
Kuhlraumpakete ergibt . AuSerdem kann das Kuhlmedium 
entgegen dem Ausfuhrungsbeispiel auch im Gleichstrom zum 
Gasgemischstrom gefuhrt werden. Weiterhin ist es moglich, 
zur Kuhlung des CO-Oxidators 1 in den Kuhlraumen 5 eine 
endotherme Reaktion ablaufen zu lassen. Bei 
Gaserzeugungssystemen fur Brennstof f zellen konnten 
beispielsweise Wasser und Methanol in den Kuhlraumen 5 
verdampft werden und somit den Reakt ionsraumen 5 Warme 
entzogen werden. Das Kuhlmedium ware in diesem Zusammenhang 
die zu verdampfende Flussigkeit. Gleichzeitig ist es 
moglich, eine Re formie rungs reakt ion in den Kuhlraumen 
ablaufen zu lassen. Hierzu werden die Kuhlraume 5 mit einem 
geeigneten Katalysator gefiillt. Als Kuhlmedium wird dann 
ein Wasserdampf/Methanolgemisch durch die Kuhlraume 5 
gefuhrt, wobei bei der endothermen Reformierung den 
Reaktionsraumen 4 des CO-Oxidators 1 wiederum Warme 
entzogen wird. 

Eine vorteilhafte weitere Ausgestaltung einer 
Sauerstoffzufuhr ist in Fig. 6 dargestellt. Grundsatzlich 
kann der Querschnitt der in den Ausfiihrungsbeispielen 
beschriebenen rohrformigen Sonden beliebig sein, wie etwa 
kreisrund, oval oder eckig. Die Anordnung der Reaktions- 
und Kuhlraume 4, 5 ist vergleichbar mit den in den 
vorangegangenen Figuren dargestellten dreistufigen 
Vorrichtung. Gleiche Elemente sind mit gleichen 
Bezugszeichen versehen. Eine Sonde 21 reicht durch eine 
Stufe n+l zur Stufe n. Die Sonde ist an ihrem unteren Ende 
21.3 geschlossen. 

Die Sonde 21 ist entlang ihrer Langsachse mit kleinen 
Bohrungen, von denen zwei 21.1, 21.2 dargestellt sind, 
versehen, welche an den Eintrittsorten der einzelnen Kanale 
4 in den Abfiihrkanal lib jeweils korrespondierend mit der 
Hohe des zufliefienden Ref ormatstromes angeordnet sind. Die 
Bohrungen 21.1, 21.2 konnen auf einer Seite der Sonde 21, 
vorzugsweise in der Zustromseite des Reformats angeordnet 
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und/oder auch jeweils radial um die Sonde 21 verteilt sein. 
Der Sauerstoff- Oder Luf tvolumenstrom wird somit 
entsprechend dem lokal vorhandenen Ref ormatvolumenstrom in 
den Sammelkanal lib zugefuhrt, so dafi lokal jeweils eine 
gunstige Sauerstof fmenge vorhanden ist. Beim Eintritt in 
den Zufuhrkanal lie sind die Medien dann homogen gemischt. 
Wurde zu fruh zudosiert, konnte sonst ein explosionsf ahiges 
Gemisch entstehen, bei einer zu spat en Zudosierung konnten 
leicht Gleichverteilungsprobleme der Medien auftreten. Dies 
kann durch diese Ausgestaltung vermieden werden. Als Sonde 
zur Zudosierung eignen sich auch Fritten oder andere 
ubliche Dosiereinrichtungen. 

Die Losung erlaubt eine kompakte Bauweise des Reaktors 
sowie eine Integration von mehreren Reaktorstuf en in eine 
bauliche Einheit. Durch die Integration im Sammel- bzw. 
Abfuhrkanal entfallt eine etwaige Mischstrecke, was auch 
bei baulich getrennten Reaktoren von Vorteil ist. 

Das Vernal tnis der verschiedenen Reakt ionsraume, 
insbesondere Volumen oder Plattendicke, ist beliebig 
veranderbar, die Sauerstof f zudosierung kann 

fertigungstechnisch einfach daran angepaSt werden, indent 
der Abstand der Bohrungen 21.1, 21.2 in Langsrichtung der 
Sonde 21 und/oder der Durchmesser der Bohrungen 21.1, 21.2 
entsprechend verandert wird. 

Es ist auch moglich, eine lokale Zudosierung des 
Sauerstof fs nicht an jedem Eintrittsort des Reformats in 
den Abfuhrkanal 11 vorzusehen, sondern nur an jedem zweiten 
oder dritten oder nten Eintrittsort. Im gezeigten Beispiel 
wurde dann Sauerstoff nur in das Reformat aus einem Kanal 
statt in das Reformat beider Kanale 4 zudosiert. Damit kann 
eine Fertigung von entsprechenden Sonden 21 fur Anordnungen 
mit mehr als zwei Kuhl- und/oder Reakt ionsraumen pro 
Reaktorstuf e vereinfacht und billiger werden. 
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Eine weitere gunstige Moglichkeit, insbesondere in einem 
langeren Abfuhrkanal mit einer groSeren Anzahl von 
Reaktionsraumen, besteht darin, einen Versatz der Bohrungen 
der Sonde 21 vorzusehen. Damit wird bewirkt, daS 
beispielsweise nicht bereits an dem ersten, vordersten 
Reaktionsraum im Abfuhrkanal, sondern erst ab einem 
weiteren Reaktionsraum im Abfuhrkanal, z.B. dem dritten 
oder vierten, Sauerstoff zudosiert wird. 

In Fig. 7 ist eine Detaildarstellung einer weiteren 
gunstigen Ausfuhrungsf orm einer Sonde 22 dargestellt, 
welche ebenfalls eine zuverlassige und gute Durchmischung 
der Medien erlaubt . Das Anbringen ublicher, Turbulenzen 
erzeugender Mittel zur besseren Durchmischung der Medien 
ist wegen der Ausbildung von unerwunschten Druckgradienten 
im Zufuhr- und/oder Abfuhrkanal wenig vorteilhaf t . 

Eine gunstige Anordnung besteht darin, die Sonde 22 
doppelwandig auszubilden, wobei die Sauerstoff zufuhr durch 
ein inneres Rohr 22.1 erfolgt, wahrend das Reformat aus dem 
Abfuhrkanal 12 der vorangegangenen Stufe in dem das innere 
Rohr 22.1 umgebende Rohr 22.2 gefiihrt wird. Das aufiere Rohr 
22.2 kann koaxial urn das innere Rohr 22.1 oder auch 
exzent risen zum inneren Rohr 22.1 angeordnet sein. 
Besonders zweckmaSig wird der Sauerstoff austritt durch 
Bohrungen 23 im inneren Rohr 22.1 in dem Bereich des 
Abfiihrkanals vorgesehen, in dem der gesamte Volumenstrom 
des Reformats der vorangegangenen Stufe zusammentrif f t , 
d.h. in etwa auf der Hohe zwischen dem let z ten 
Reaktionsraum der vorangegangenen Stufe n und dem ersten 
Reaktionsraum der nachsten Stufe n+1. Im Beispiel der Figur 
2 sind die entsprechenden Stuf en n=l und n+l=2 . 

Die Ausfuhrung der Sonde ist besonders fur Systeme mit 
einer hohen Lastspreizung geeignet, fur die eine hohe 
Dynamik notwendig ist . 
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Vorzugsweise ist die Stromungsrichtung des Mediums im 
inneren Rohr 22.1 entgegengesetzt zu der im auSeren Rohr 
22.2. Der Sauerstoff gelangt am unteren Ende durch 
Bohrungen 23 aus dem inneren 22.1 in das aufiere . Rohr 22.2, 
wo er mit dem zustromenden Reformat der vorangegangenen 
Stufe zusammentrifft. Das Gemisch wird im aufceren Rohr 22.2 
zu Bohrungen 24 am oberen Ende des auBeren Rohrs 22.2 
entgegen der Stromungsrichtung im inneren Rohr 22.1 gefuhrt 
und entlang der Laufstrecke gemischt. Durch die Bohrungen 
24 im aufieren Rohr 22.2 gelangt das nunmehr homogene 
Gemisch in den Zufuhrkanal der Reaktionsraume der nachsten 
Stufe n+l und stromt zumindest teilweise entgegen der 
Stromungsrichtung im auSeren Rohr 22.2 in den Zufuhrkanal 
der Reaktor-Stufe. 



Zwischen auSerem 22.2 und innerem Rohr 22.1 konnen nunmehr 
zusatzliche, nicht dargestellte Mischelemente und 
Turbulenzerzeuger zur besseren Durchmischung der Medien 
angeordnet werden, ohne daS diese einen Druckgradienten im 
Zufuhrungskanal zu den Reaktionsraumen der nachsten Stufe 
hervorrufen, da das Mischgebiet vom Zufuhrkanal 12b 
getrennt ist. In der Fig. 7 ist die Sonde gegen die 
Stromrichtung des Zufuhr- bzw. Abfuhrkanals in diesen 
eingefuhrt, es ist jedoch auch moglich, diese 
Stromrichtung einzufuhren. 



xn 



Urn einen Druckverlust im Zufuhrkanal 12b moglichst gering 
zu halten, konnen einfache stromungstechnische MaBnahmen 
vorgenommen werden. Eine giinstige Mafinahme ist die 
Reduzierung des Durchmessers der koaxialen Sonde 22 
und/oder eine QuerschnittsvergroSerung des Zufuhrkanals 12. 

Eine weitere giinstige Ausbildung einer Sonde zur 
Sauerstoff- bzw. Luftzufuhr ist in Fig. 8 dargestellt. Dort 
ist eine Sonde 25 mit einem inneren Rohr 25.1 und einer 
Umlenkeinrichtung 25.2 im Kanal 12 dargestellt, bei der 
Sauerstoff in Stromungsrichtung im inneren Rohr 25.1 in den 
Kanal 12 eingefuhrt wird. Der Sauerstoff tritt aus dem 
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inneren Rohr 25 aus, vorzugsweise am unteren, offenen Ende 
Oder durch radial angebrachte Offnungen in der Rohrwand und 
wird in der Umlenkeinrichtung 25.2 umgelenkt, so dag der 
Sauerstoff zwischen Rohr 25.1 und auSerer Begrenzung der 
Umlekneinrichtung 25.2 gegen den Strom des Gases im Kanal 
12 stromt. Vorzugsweise wird der Sauerstoff in der 
Umlenkvorrichtung 25.2 durch eine Offnung 25.3 in den 
Bereich des Kanals 12a geleitet, in dem die einzelnen 
Gasstrome aus den Reaktionsraumen der vorangegangenen Stufe 
n zum Gesamtvolumenstrom zusammentrif f t und in den Bereich 
des Zufiihrkanals fur die folgende Stufe n+l gelangt, so da£ 
sich der Sauerstoff mit dem Gesamtvolumenstrom mischt, 
bevor sich der gemischte Gasstrom im Zufuhrkanal 12b auf 
die Reaktionsraume 4 in der folgenden Stufe n+l aufteilt. 

Die Umkehrvorrichtung 25.2 ist vorzugsweise ein in 
Stromungsrichtung des Sauerstoffs im inneren Rohr einseitig 
geschlossenes (25.4), das innere Rohr 25.1 im wesentlichen 
koaxial umgebendes Rohrstuck oder eine vergleichbare 
Anordnung . 

Verschiedene unterschiedliche Ausfuhrungsf ormen der Sonden 
(18, 20, 21, 22, 25) konnen auch in einem einzigen Reaktor 
kombiniert verwendet werden. 

Es ist auch moglich, eine Zudosierung des oxidierenden 
Mediums im Eingangsbereich vor der ersten Stufe des 
Reaktors durchzuf uhren . Dies ist vorteilhaft, wenn dem 
Reaktor ein anderer Reaktor, z.B. ein Reformer in 
Plattenbauweise oder ein Warmetauscher , vorgeschaltet ist. 
Die Sonde zur Zufuhr des oxidierenden Mediums wird 
vorzugsweise in den Abstrom des vorgeschalteten Reaktors 
eingef uhrt . 
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Patentanspruche 



1. Mehrstufige Vorrichtung (i) zur selektiven 

katalytischen Oxidation von in einem wasserstof f reichen 
Gasgemischstrom enthaltenem Kohlenmonoxid in 

Plattenbauweise, wobei 

- alle Stufen in einem gemeinsamen Plattenstapel enthalten 
sind, 

- zwischen auf einanderf olgenden Platten (2) jeweils ein mit 
Katalysator gefiillter Reaktionsraum (4) oder ein von 
einem Kuhlmedium durchstromter Kuhlraum (5) ausgebildet 
ist , 

- die Platten (2) Offnungen (3) zur Ausbildung von Zu- 
beziehungsweise Abfuhrkanalen (11-14) fiir die Reaktions- 
beziehungsweise Kuhlraume (4, 5) aufweisen, und die 
Reaktions- beziehungsweise Kuhlraume (4, 5) jeweils 
ausschliefilich mit den Zu- und Abfuhrkanalen (11-14) fiir 
den Gasgemischstrom beziehungsweise fiir das Kuhlmedium in 
Stromungsverbindung stehen, 

- zwischen zwei auf einanderf olgenden Stufen (I, ii) eine 
Trennplatte (16) ohne Offnung fur den Zufiihrkanal (lia) 
fur den Gasgemischstrom angeordnet ist, 

- daB separate Vorrichtungen (io, 18) zur Zufuhrung von 
oxidierendem Gas in die erste und mindestens eine weitere 
Stufe (I, II) vorgesehen sind, 

dadurch gekennzeichnet , 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (18, 
20, 21, 22) zur nachsten Stufe (n+l, II) in den Abfuhrkanal 
(12a) fur den Gasgemischstrom der vorangehenden Stufe (n, 
I) fuhrt. 
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2. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet , 

das drei Stufen (III) vorgesehen sind, da£ alle drei Stufen 
(I-III) als geraeinsamer Plattenstapel ausgebildet sind, dafi 
zwischen der zweiten und dritten Stufe (II, ni) eine 
weitere Trennplatte (16) ohne Offnung (3) fur den 
Zufuhrkanal (12b) fur den Gasgemischstrom der zweiten Stufe 
(II) angeordnet ist, daS eine weitere Vorrichtung (20) zur 
Zufuhr des oxidierenden Gases zur dritten Stufe (III) 
vorgesehen ist, und daS die Vorrichtung zur Zufuhr des 
oxidierenden Gases (18) zur dritten Stufe (III) i n den 
Abfuhrkanal (lib) fur den Gasgemischstrom der zweiten Stufe 

(11) fuhrt. 

3. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (18) 
als rohrformige Sonde ausgebildet ist, die durch die 
Endplatte (15) oder durch die Endplatte (17) und den 
Zufuhrkanal (12b) der zweiten Stufe (II) in den Abfuhrkanal 

(12) der ersten Stufe (I) gefuhrt ist und dort endet. 

4. Vorrichtung nach Anspruch 2, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafi die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (18) 
als rohrformige Sonde ausgebildet ist, die durch die 
Endplatte (15) oder durch die Endplatte (17), den 
Abfuhrkanal (12c) der dritten Stufe (III), die Trennplatte 
(16) zwischen der zweiten und dritten Stufe (II, in) und 
den Zufuhrkanal (12b) der zweiten Stufe (II) in den 
Abfuhrkanal (12a) der ersten Stufe (I) gefuhrt ist und dort 
endet . 

5 . Vorrichtung nach Anspruch 2 , 
dadurch gekennzeichnet, 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (20) 
als rohrformige Sonde ausgebildet ist, die durch die 
Endplatte (17) und entgegen der Stromungsrichtung des 
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Gasgemischstromes durch den Zufuhrkanal (lie) der dritten 
Stufe (III) in den Abfuhrkanal (lib) der zweiten Stufe (II) 
gefuhrt ist und dort endet. 

6. Vorrichtung nach Anspruch 2, 
dadurch gekennzeichnet , 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (20) 
als rohrformige Sonde ausgebildet ist, die durch den 
Zufuhrkanal (lia) der ersten Stufe (I) und die Trennplatte 
(16) zwischen der ersten und zweiten Stufe (I, n) in den 
Abfuhrkanal (lib) der zweiten Stufe (II) gefuhrt ist und 
dort endet . 

7. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (18, 
20, 21) als rohrformige Sonde ausgebildet ist, die 
Austrittsoffnungen (21.1, 21.2) aufweist, deren 
geometrische Lage mit den Reaktions- und/oder Kiihlraumen 
(4, 5) der vorangehenden Stufe (n-1) korrespondieren. 

8. Vorrichtung nach Anspruch 7, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS mehrere Austrittsoffnungen (21. i, 21.2) radial urn die 
Sonde (21) he rum angeordnet sind. 

9. Vorrichtung nach Anspruch 7, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS mehrere Austrittsoffnungen (21.1, 21.2) den 
Abfuhrkanalen (12a) zugewandt sind. 

10. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases als 
rohrformige, koaxiale Sonde (24) ausgebildet ist, wobei ein 
inneres Rohr (22.1) an dem der vorangegangenen Stufe (n) 
zugewandten Ende Austrittsoffnungen (23) in ein auSeres 
Rohr (22.2) aufweist und das auSere Rohr (22.2) an dem der 
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nachsten Stufe (n+l) zugewandten Seite Austrittsof f nungen 
(24) in den Zufuhrkanal der nachsten Stufe (n) auf weist . 

11. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases als 
rohrformige Sonde (25) ausgebildet ist, wobei ein inneres 
Rohr (25.1) an dem der folgenden Stufe (n+l) zugewandten 
Ende eine oder mehrere Austrittsof f nungen (25.4) in eine 
Umlenkeinrichtung (25.2) aufweist und die Umlenkeinrichtung 
(25.2) an dem der vorangegangenen Stufe (n) zugewandten 
Seite eine oder mehrere Austrittsof f nungen (25.3) in den 
Abfiihrkanal (12a) der vorangegangenen Stufe (n) oder den 
Zufuhrkanal (12b) der nachsten Stufe (n+l) aufweist. 

12. Vorrichtung nach einem der vorangegangenen Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS das oxidierende Gas in den Bereich zwischen Abfuhrkanal 
(12a) der vorangegangenen Stufe (n) und Zufuhrkanal (12b) 
der folgenden Stufe (n+l) zugefuhrt ist, in dem Gasstrome 
aus den Reaktionsraumen (4) zu einem Gesamtvolumenstrom 
vereinigt sind. 
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Apparatus for selective catalytic oxidation of carbon 

monoxide 

The invention relates to an apparatus for 
selective catalytic oxidation of carbon monoxide in a 
hydrogen-rich mixed gas flow according to the 
precharacterizing clause of Patent Claim 1. 

An apparatus having a plate-type construction, 
which is intended to reduce the proportion of carbon 
monoxide in the gas produced by a water- vapour reformer, 
is disclosed in DE 195 44 895 CI. In this arrangement, 
plates with reaction chambers and heat -exchanger chambers 
are stacked on one another alternately. Each plate has 
four through-openings in each case for the mixed gas flow 
or heat carrier medium inlet and outlet. In order to 
allow air to be supplied with a different volume flow in 
each stage, holes can also be provided on the end faces 
of the plates having the reaction chambers, through each 
of which holes air can be metered into the reaction 
chambers. However, additional components need to be 
provided in order to distribute the air. 

Furthermore, DE 87 09 386 Ul discloses an 
apparatus for using a probe, arranged in the flow 
direction of the first gas, in order to apply a second 
gas to a reaction chamber through which gas flows. 

WO-A-97 25752 describes a multistage apparatus 
for selective catalytic oxidation of carbon monoxide, 
which comprises a plurality of plates, stacked one behind 
the other. 

EP-A-0 776 861, which forms the prior art, 
discloses a method and an apparatus for selective 
catalytic oxidation of carbon monoxide. In the disclosed 
apparatus, plates having reaction chambers and heat- 
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exchanger chambers are alternately stacked one on top of 
the other. Air is supplied at the end faces of the 
reaction chambers. 

The object of the invention is to provide an 



apparatus for selective catalytic oxidation of carbon 
monoxide in a hydrogen-rich mixed gas flow, with- 
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emerges from the inner tube 25, preferably at the lower, 
open end or through radial openings in the tube wall, and 
is deflected in the deflection device 25.2 so that the 
oxygen flows counter to the flow of the gas in the 
channel 12, between the tube 25.1 and the outer boundary 
of the deflection device 25.2. The oxygen in the 
deflection device 25.2 is preferably passed through an 
opening 25.3 into the area of the channel 12a, in which 
area the individual gas flows from the reaction chambers 
in the preceding stage n are joined together to form the 
overall volume flow, and pass into the area of the inlet 
channel for the following stage n+1, so that the oxygen 
is mixed with the overall volume flow before the mixed 
gas flow in the inlet channel 12b is split between the 
reaction chambers 4 in the following stage n+1. 

The reversal apparatus 25.2 is preferably a piece 
of tubing which is closed (25.4) at one end in the inner 
tube in the flow direction of the oxygen and essentially 
coaxially surrounds the inner tube 25.1, or some 
comparable arrangement . 

Various different embodiments of the probes (18, 
20, 21, 22, 25) may also be used in combination in a 
single reactor. 

It is also possible for the oxidizing medium to 
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be metered in the input area upstream of the first stage 
of the reactor. This is advantageous if the reactor is 
preceded by another reactor, for example a reformer 
having a plate -type construction, or a heat exchanger. 
The probe for supplying the oxidizing medium is 
preferably introduced into the outlet flow from the 
upstream reactor. 
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DBB Fuel Cell Engines GmbH 
Stuttgart 

Patent Claims 

1. Multistage apparatus (1) for selective catalytic 

oxidation of carbon monoxide contained in a hydrogen-rich 
mixed gas flow and having a plate- type construction, 
wherein 

all the stages are contained in a common plate 
stack, 

a reaction chamber (4) filled with a catalyst or a 
cooling chamber (5) through which a coolant flows 
is in each case formed between successive plates 
(2) , 

plates (2) have openings (3) in order to form inlet 
or outlet channels (11-14), respectively, for the 
reaction chambers and cooling chambers (4, 5), 
respectively, and the "reaction chambers and cooling 
chambers (4, 5), respectively, are each connected, 
for flow purposes, exclusively to the inlet and 
outlet channels (11-14) for the mixed gas flow or 
for the coolant, respectively, 

a separating plate (16) without any opening for the 
inlet channel (11a) for the mixed gas flow is 
arranged between two successive stages (I, II), 
and separate apparatuses (10, 18) are provided for 
supplying oxidizing gas to the first and at least 
one other stage (I, II), 
characterized 

in that the apparatus for supplying the oxidizing gas 
(18, 20, 21, 22) to the next stage (n+1, II) leads into 
the outlet channel (12a) for the mixed gas flow from the 
preceding stage (n, I) . 

2. Apparatus according to Claim 1, 
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characterized 

in that three stages (III) are provided, in that all 
three stages (I-III) are in the form of a common plate 
stack, in that a further separating plate (16) without 
any opening (3) for the inlet channel (12b) for the mixed 
gas flow for the second stage (II) is arranged between 
the second and the third stage (II, III) , in that a 
further apparatus (20) is provided for supplying the 
oxidizing gas to the third stage (III), and in that the 
apparatus for supplying the oxidizing gas (18) to the 
third stage (III) leads into the outlet channel (lib) for 
the mixed gas flow from the second stage (III) . 

3. Apparatus according to Claim 1, 
characterized 

in that the apparatus for supplying the oxidizing gas 
(18) is in the form of a tubular probe which is passed 
through the end plate (15) or through the end plate (17) 
and the inlet channel (12b) for the second stage (II) , 
into the outlet channel (12) from the first stage (I), 
and ends there . 

4. Apparatus according to Claim 2, 
characterized 

in that the apparatus for supplying the oxidizing gas 
(18) is in the form of a tubular probe which is passed 
through the end plate (15) or through the end plate (17), 
the outlet channel (12c) from the third stage (III), the 
separating plate (16) between the second and the third 
stage (II, III) and the inlet channel (12b) of the second 
stage (II), enter the outlet channel (12a) from the first 
stage (I), and ends there. 

5 . Apparatus according to Claim 2 , 
characterized 

in that the apparatus for supplying the oxidizing gas 
(20) is in the form of a tubular probe which is passed 
through the end plate (17) and, in the opposite direction 
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to the mixed gas flow, through the inlet channel (11c) of 
the third stage (III), into the outlet channel (lib) from 
the second stage (II), and ends there. 

6. Apparatus according to Claim 2, 
characterized 

in that the apparatus for supplying the oxidizing gas 
(20) is in the form of a tubular probe, which is passed 
through the supply channel (11a) of the first stage (I) 
and through the separating plate (16) between the first 
and the second stage (I, II), into the outlet channel 
(lib) from the second stage (II), and ends there. 

7 . Apparatus according to Claim 1 , 
characterized 

in that the apparatus for supplying the oxidizing gas 
(18, 20, 21) is in the form of a tubular probe which has 
outlet openings (21.1, 21.2) which are arranged at the 
points where the individual reaction chambers (4) enter 
the outlet channel (lib), in each case corresponding to 
the level of the reformat flow flowing in. 

8. Apparatus according to Claim 7, 
characterized 

in that a plurality of outlet openings (21.1, 21.2) are 
arranged radially around the probe (21) . 

9 . Apparatus according to Claim 7 , 
characterized 

in that a plurality of outlet openings (21.1, 21.2) face 
the outlet channels (12a) . 

10. Apparatus according to Claim 1, 
char ac t er i z ed 

in that the apparatus for supplying the oxidizing gas is 
in the form of a tubular, coaxial probe (22), wherein an 
inner tube (22.1) at the end facing the preceding stage 
(n) has outlet openings (23) into an outer tube (22.2), 
and, on the side facing the next stage (n+1) , the outer 
tube (22.2) has outlet openings (24) into the inlet 
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channel of the next stage (n) . 

11. Apparatus according to Claim 1, 
characterized 

in that the apparatus for supplying the oxidizing gas is 
5 in the form of a tubular probe (25) , wherein, at the end 
facing the following stage (n+1) , an inner tube (25.1) 
has one or more outlet openings (25.4) into a deflection 
device (25.2) and, on the side facing the preceding stage 
(n) has one or more outlet openings (25.3) into the 
10 outlet channel (12a) from the preceding stage (n) . 

12. Apparatus according to Claim 1, 
characterized 

in that the oxidizing gas is supplied into the area 
between the outlet channel (12a) of the preceding stage 
15 (n) and the inlet channel (12b) of the following stage 
(n+1) , in which area gas flows from the reaction chambers 
(4) are combined to form an overall volume flow. 
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| | the applicant | | the inventor 



the agent 
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International filing date (day/month/year) 
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Priority date (day/month/year) 

04 December 1997 (04.12.97) 


Applicant 
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1. Notice is hereby given that the International Bureau has communicated, as provided in Article 20, the international application 
to the following designated Offices on the date indicated above as the date of mailing of this Notice: 



EP,US^ 



In accordance with Rule 47.1(c), third sentence, those Offices will accept the present Notice as conclusive evidence that 
the communication of the international application has duty taken place on the date of mailing indicated above and no copy 
of the international application is required to be furnished by the applicant to the designated Office(s). 

2. The following designated Offices have waived the requirement for such a communication at this time: 

None 

The communication will be made to those Offices only upon their request. Furthermore, those Offices do not require the 
applicant to furnish a copy of the international application (Rule 49.1 (a-bis)). 

3. Enclosed with this Notice is a copy of the international application as published by the International Bureau on 
17 June 1999 (17.06.99) under No. WO 99/29621 

REMINDER REGARDING CHAPTER II (Article 31(2)(a) and Rule 54.2) 

If the applicant wishes to postpone entry into the national phase until 30 months (or later in some Offices) from the priority 
date, a demand for international preliminary examination must be filed with the competent International Preliminary 
Examining Authority before the expiration of 19 months from the priority date. 

It is the applicant's sole responsibility to monitor the 1 9-month time limit. 

Note that only an applicant who is a national or resident of a PCT Contracting State which is bound by Chapter If has the 
right to file a demand for international preliminary examination. 

REMINDER REGARDING ENTRY INTO THE NATIONAL PHASE (Article 22 or 39(1)) 

If the applicant wishes to proceed with the international application in the national phase, he must, within 20 months 
or 30 months, or later in some Offices, perform the acts referred to therein before each designated or elected Office. 

For further important information on the time limits and acts to be performed for entering the national phase, see the 
Annex to Form PCT/IB/301 (Notification of Receipt of Record Copy) and Volume II of the PCT Applicant's Guide. 
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INTERN ATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regeln 43 und 44 PCT) 



Akiienzeichen des Anmelders oder Anwalts 

27247/WO/l 


WEITERES siehe Mitteilung uber die Ubermittlung des internationalen 

Recherchenberichls (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 98/07868 


Internationales Anmeldedatum (FrUhestes) Prioritatsdatum ( TagjMonatjJahr) 
( TaglMonatJJahr) 
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Anmelder 

DBB Fuel Cell Engines Gesellschaft tnit beschrankter Haftung et al , 



Dieser Internationale Recherchenbericht wurde von der Internationalen Recherchenbehorde erstellt wird dem Anmelder gemafl 
Artikel 18 ubermittelt. Eine Kopie wird dem Internationalen Btiro ubermittelt. 



Dieser Internationale Recherchenbericht umfaflt insgesamt 



Blatter. 



[Y| DarUber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bet 



1 . | [ Bestimmte Anspruche haben acta als nicfat rechercnieriiar erwiesen (siehe Feld I). 

2. | | Mangelnde Einhetttichkeit der Erfindung (siehe Feld II). 

3. I 1 In der internationalen Anmeldung istein Pl-otokoU einer Nudcotid- und/oder Aminosauresequenz offenbart, die Internationale 

1— ■ Recherche wurde auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt, 

| | das zusammen mit der internationalen Anmeldung eingereicht wurde. 

| | das vom Anmelder getrennt von der internationalen Anmeldung vorgelegt wurde, 

□ dem jedoch keine Erklarung beigefugt war, dafl der Inhalt des Protokolls nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung in der eingereichten Fassung hinausgeht 

| | das von der Internationalen Recherchenbehorde in die ordnungsgemafle Form ubertragen wurde 



4. Hinsichtlich der Bezeichnung der Erfindung 

j x | wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt 
|~"| wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt 



5. Hinsichtlich der Zusammenfassung 

| x | wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

□ wurde der Wortlaut nach Regel 38.2(b) in der Feld III angegebenen Fassung von dieser Behorde 
festgesetzt. Der Anmelder kann der Internationalen Recherchenbehorde innerhalb eines Monats 
nach dem Datum der Absendung dieses internationalen Recherchenberichts erne Stellungnahme 
vorlegen. 



6. Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu verofTentlichen: ^ 

Abb Nr 2 wfe vom Anmelder vorgeschlagen. Q keine der Abb. 

| x | weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen haL 

| | weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 
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0 /555890 

VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENA RBEIT AUF DEM 

GEBIET DES PATENTWESENS n «> nr -n , Ann 

REC'D 0 2 OEC 1999 



• 3 



WIPO 



PCT 

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



PCT 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 
27247/WO/1 


siehe Mitteilung uber die Obersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsbericht (Fomnblatt PCT/IPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP98/07868 


Internationales Anmeldedatum (Tag/Monat/Jahr) 
03/12/1998 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
04/12/1997 



Internationale Patentklassification <IPK) oder nationale Klassifikation und IPK 
C01B3/58 



Anmelder 

DBB FUEL CELL ENGINES GMBH 



1 . Dieser internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der Internationale vorlaufigen Prufung beauftragte 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermittelt. 



2. Dieser BERICHT umfaGt insgesamt 5 Blatter einschlieGlich dieses Deckblatts. 

IS AuGerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt 10 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Grundlage des Berichts 
Prioritat 

Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 
Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichttich der Neuheit, der erfinderische Tatigkeit und der 
gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 



22/05/1999 



Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentamt 

D-80298 Munchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 



3 0. tl 99 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Miebach, V 

Tel. Nr. +49 89 2399 8076 




Formblatt PCT/IPE A/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP98/07868 



I. Grundlag des B richts 

1 . Dieser Bericht wurde erstelft auf der Grundlage (Ersatzblatter, die dem Anmetdeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikef 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten.): 

Beschreibung, Seiten: 

2-14 ursprungliche Fassung 

1,1a,15 eingegangen am 11/11/1999 mit Schreiben vom 09/11/0999 
Patentanspriiche, Nr.: 

1-12 eingegangen am 11/11/1999 mit Schreiben vom 09/11/0999 
Zeichnungen, Blatter: 

1/8,3/8,5/8,7/8, ursprungliche Fassung 

8/8 

2/8,4/8,6/8 eingegangen am 1 1/1 1/1999 mit Schreiben vom 09/1 1/0999 

2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 

4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP98/07868 



V. B grund t F stst Hung nach Ariikel 35(2) hinsichtlich d r Neuh it, der rfinderischen Tatigkeit und d r 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stiitzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuhert (N) Ja: Anspruche 1-12 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1 -1 2 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-12 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP98/07868 



Zu Punkt V 

Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1 . Stand der Technik 

Es wird auf die folgenden Dokumente verwiesen: 
D1 EP-A-0 776 861 
D2 WO-A-97 25752 

Diese Dokumente wurden im internationalen Recherchenbericht angeben. 

D1, das als nachstliegender Stand der Technik angesehen wird, offenbart ein 
Verfahren und eine Vorrichtung zur selektiven katalytischen Oxidation von 
Kohlenmonoxid. Bei der offenbarten Vorrichtung werden Platten mit 
Reaktionskammern und Warmetauscherkammern abwechselnd 
aufeinandergestapelt. Die Zufuhr von Luft geschieht an den Stirnseiten der 
Reaktionsraume (Figur 2, Referenzzeichen 3). 

D2 beschreibt eine mehrstufige Vorrichtung zur selektiven katalytischen Oxidation 
von Kohlenmonoxid, die aus mehreren, hintereinander gestapelten Platten 
besteht (Figur 1). Ziel der Erfindung in D2 ist eine leichte und gieichzeitig stabile 
Vorrichtung bereitzustellen. Die in der D2 offenbarten Vorrichtung unterscheidet 
sich apparativ von der beanspruchten Vorrichtung: es ist keine Trennplatte 
zwischen den Stufen vorhanden und die Reaktions- und Kuhlraume sind parallel 
und nicht abwechselnd und senkrecht zum Reaktions- bzw. 
Warmeaustauschstrom angeordnet. Die Vorrichtung zur Zufuhr von Luft zur 
nachsten Stufe fuhrt in den Abfuhrkanal der vorangehenden Stufe (Figur 1, 
Referenzzeichen 21). 

2. Neuheit 

Die vorliegende Anmeldung unterscheidet sich von D1, als daB die Vorrichtung 
zur Zufuhr des oxidierenden Gases zur nachsten Stufe in den Abfuhrkanal fur den 
Gasgemischstrom der vorangehenden Stufe fuhrt. 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP98/07868 



3. Erfinderische Tatigkeit 

Die mit vorliegender Erfindung zu losende Aufgabe kann darin gesehen werden, 
eine Vorrichtung zur selektiven katalytischen Oxidation von Kohlenmonoxid in 
einem wasserstoffreichen Gasgemischstrom mit einer vereinfachten Zufuhrung 
und Vermischung fur das oxidierende Gas zu schaffen. 
Die Losung ist die Zufuhr des oxidierenden Gases zur nachsten Stufe im 
Abfuhrkanal der vorangehenden Stufe (Referenzeichen 18, 20, 21 Oder 22 in den 
Figuren). Dadurch wird eine gute Homogenisierung ermoglicht, so daB keine 
Mischelemente mehr notwendig sind (D1: Figur 1, Referenzzeichen 8). 

D2 beschreibt zwar die Zufuhr von Luft in den Abfuhrkanal der vorangehenden 
Stufe (Figur 1, Referenzzeichen 21), allerdings ohne auf den Vorteil der 
verbesserten Vermischung und somit ein Einsparen von Mischelementen 
hinzuweisen. Fur den Fachmann ist es, ausgehend von der Vorrichtung in D1, 
nicht naheliegend sie mit der in D2 offenbarten Zufuhr von Luft im Abfuhrkanal zu 
kombinieren, da D2 nicht die Losung des Problems angibt. Es liegt daher eine 
erfinderische Tatigkeit fur die Anspruche 1-12 vor. 
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Vorrichtung zu selektiven katalytischen Oxidation von 

Kohlenmonoxid 

Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung zur selektiven 
katalytischen Oxidation von Kohlenmonoxid in einem 
wasserstof f reichen Gasgemischstrom gemaS dem Oberbegriff 
des Patentanspruchs 1 . 

Eine Vorrichtung in Plattenbauweise, mit der der 
Kohlenmonoxidanteil im Produktgas eines 

Wasserdampf reformers verringert werden soil, ist aus der DE 
195 44 895 CI bekannt. Bei dieser Anordnung werden Platten 
mit Reaktionskammern und Warmetauscherkammern abwechselnd 
aufeinandergestapelt . In jeder Platte sind jeweils 4 
Durchtrittsof fnungen zur Zu- beziehungsweise Abfuhr des 
Gasgemischstromes beziehungsweise des Warmet rage rmedi urns 
vorgesehen. Urn in jeder Stufe Luft mit unterschiedlichem 
Volumenstrom zufuhren zu konnen, sind zusatzlich an den 
Stirnseiten der Platten mit den Reaktionskammern Bohrungen 
vorgesehen, durch die jeweils Luft in die Reaktionsraume 
zudosiert werden kann. Zur Verteilung der Luft sind jedoch 
zusatzliche Bauteile vorzusehen. 

Weiterhin ist aus der DE 87 09 386 Ul eine Vorrichtung zum 
Beauf schlagen eines gasdurchstromten Reaktionsraumes mit 
einem zweiten Gas mit Hilfe einer in Stromungsrichtung des 
ersten Gases angeordneten Sonde bekannt . 

Die WO-A-97 25752 beschreibt eine mehrstufige Vorrichtung 
zur selektiven katalytischen Oxidation von Kohlenmonoxid, 
die aus mehreren, hintereinander gestapelten Platten 
besteht . 
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Erganzungsseite la- 



Die gattungsgemaSe EP-A-0 776 861 offenbart ein Verfahren 
und eine Vorrichtung zur selektiven katalytischen Oxidation 
von Kohlenmonoxid. Bei der offenbarten Vorrichtung werden 
Pi at ten mit Re'akt ionskammern und Warmetauscherkammern 
abwechselnd auf einandergestapelt . Die Zufuhr von Luft 
geschieht an den Stirnseiten der Reaktionsraume . 

Es ist die Aufgabe der Erfindung, eine Vorrichtung zur 
selektiven katalytischen Oxidation von Kohlenmonoxid in 
einem wasserstof f reichen Gasgemischstrom mit einer 
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inneren Rohr 2 5 aus, vorzugsweise am unteren, offenen Ende 
oder durch radial angebrachte Offnungen in der Rohrwand und 
wird in der Umlenkeinrichtung 25.2 umgelenkt, so daS der 
Sauerstoff zwischen Rohr 25.1 und aufierer Begrenzung der 
Umlenkeinrichtung 25.2 gegen den Strom des Gases im Kanal 
12 stromt . Vorzugsweise wird der Sauerstoff in der 
Umlenkeinrichtung 25.2 durch eine Offnung 25.3 in den 
Bereich des Kanals 12a geleitet, in dem die einzelnen 
Gasstrome aus den Reakt ionsraumen der vorangegangenen Stufe 
n zum Gesamtvolumenstrom zusammentref fen und in den Bereich 
des Zufuhrkanals fur die folgende Stufe n+1 gelangen, so 
daS sich der Sauerstoff mit dem Gesamtvolumenstrom mischt, 
bevor sich der gemischte Gasstrom im Zufuhrkanal 12b auf 
die Reakt ionsraume 4 in der folgenden Stufe n+1 aufteilt. 

Die Umkehrvorrichtung 25.2 ist vorzugsweise ein in 
Stromungsrichtung des Sauerstoffs im inneren Rohr einseitig 
geschlossenes (25.4), das innere Rohr 25.1 im wesentlichen 
koaxial umgebendes ' Rohrstuck oder eine vergleichbare 
Anordnung . 

Verschiedene unterschiedliche Ausf uhrungsf ormen der Sonden 
(18, 20, 21, 22, 25) konnen auch in einem einzigen Reaktor 
kombiniert verwendet werden. 

Es ist auch moglich, eine Zudosierung des oxidierenden 
Mediums im Eingangsbereich vor der ersten Stufe des 
Reaktors^ durchzuf uhren . Dies ist vorteilhaft, wenn dem 
Reaktor ein anderer Reaktor, z.B. ein Reformer in 
Plattenbauweise oder ein Warmetauscher , vorgeschaltet ist. 
Die Sonde zur Zufuhr des oxidierenden Mediums wird 
vorzugsweise in den Abstrom des vorgeschalteten Reaktors 
eingef uhrt . 
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DBB Fuel Cell Engines GmbH 
Stuttgart 



Patentanspruche 



1. Mehrstufige Vorrichtung (1) zur selektiven 

katalytischen Oxidation von in einem wasserstof f reichen 
Gasgemischstrom enthaltenem Kohlenmonoxid in 

Plattenbauweise , wobei 

- alle Stufen in einem gemeinsamen Plattenstapel enthalten 
sind, 

- zwischen auf einanderf olgenden Platten (2) jeweils ein mit 
Katalysator gefullter Reakt ionsraum (4) oder ein von 
einem Kuhlmedium durchstromter Kiihlraum (5) ausgebildet 
ist , 

- die Platten (2) Offnungen (3) zur Ausbildung von Zu- 
beziehungsweise Abf uhrkanalen (11-14) fur die Reaktions- 
beziehungsweise Kuhlraume (4, 5) aufweisen, und die 
Reaktions- beziehungsweise Kuhlraume (4, 5) jeweils 
ausschlieSlich mit den Zu- und Abf uhrkanalen (11-14) fur 
den Gasgemischstrom beziehungsweise fur das Kuhlmedium in 
S t r omung s ve r b i ndung stehen, 

- zwischen zwei auf einanderf olgenden Stufen (I, II) eine 
Trennplatte (16) ohne Offnung fur den Zufuhrkanal (11a) 
fur den Gasgemischstrom angeordnet ist, 

- daS separate Vorrichtungen (10, 18) zur Zufuhrung von 
oxidierendem Gas in die erste und mindestens eine weitere 
Stufe (I, II) ~ vorgesehen sind, 

dadurch gekennzeichnet , 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (18, 
20, 21, 22) zur nachsten Stufe (n+1, II) in den Abfuhrkanal 
(12a) fur den Gasgemischstrom der vorangehenden Stufe (n, 
I ) f uhrt . 
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2. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet , 

dafi drei Stufen (III) vorgesehen sind, daS alle drei Stufen 
(I-III) als gemeinsamer Plattenstapel ausgebildet sind, dafi 
zwischen der zweiten und dritten Stufe (II, III) eine 
weitere Trennplatte (16) ohne Offnung (3) fur den 
Zufuhrkanal (12b), fur den Gasgemischstrom der zweiten Stufe 
(II) angeordnet ist, daS eine weitere Vorrichtung (20) zur 
Zufuhr des oxidierenden Gases zur dritten Stufe (III) 
vorgesehen ist, und daS die Vorrichtung zur Zufuhr des 
oxidierenden Gases (18) zur dritten Stufe (III) in den 
Abfuhrkanal (lib) fur den Gasgemischstrom der zweiten Stufe 

(11) fuhrt. 

3. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet , 

dafi die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (18) 
als rohrformige Sonde ausgebildet ist, die durch die 
Endplatte (15) oder ; - durch die Endplatte (17) und den 
Zufuhrkanal (12b) 'der zweiten Stufe (II) in den Abfuhrkanal 

(12) der ersten Stufe (I) gefuhrt ist und dort endet . 

4 . Vorrichtung nach Anspruch 2 , 
dadurch gekennzeichnet , 

da£ die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (18) 
als rohrformige Sonde ausgebildet ist, die durch die 
Endplatte (15) Oder durch die Endplatte (17) , den 
Abfuhrkanal (12c) der dritten Stufe (III), die Trennplatte 
(16) zwischen der zweiten und dritten Stufe (II, III) und 
den Zufuhrkanal (12b) der zweiten Stufe (II) in den 
Abfuhrkanal (12a) der ersten Stufe (I) gefuhrt ist und dort 
endet . 

5. Vorrichtung nach Anspruch 2, 
dadurch gekennzeichnet , 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (2 0) 
als rohrformige Sonde ausgebildet ist, die durch die 
Endplatte (17) und entgegen der Stromungsrichtung des 
Gasgemischstromes durch den Zufuhrkanal (11c) der dritten 
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Stufe (III) in den Abfuhrkanal (lib) der zweiten Stufe (II) 
gefuhrt ist und dort endet . 

6 . Vorrichtung nach Anspruch 2 , 
dadurch gekennzeichnet , 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (2 0) 
; als rohrformige Sonde ausgebildet ist, die durch den 
Zufuhrkanal (11a) der ersten Stufe (I) und die Trennplatte 
(16) zwischen der ersten und zweiten Stufe (I, II) in den 
Abfuhrkanal (lib) der zweiten Stufe (II) gefuhrt ist und 
dort endet . 

7 . Vorrichtung nach Anspruch 1 , 
dadurch gekennzeichnet, 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases (18, 
20, 21) als rohrformige Sonde ausgebildet ist, die 
Austrittsof fnungen (21.1, 21.2) aufweist, welche an den 
Eintrittsorten der einzelnen Reakt ionsraume (4) in den 
Abfuhrkanal (lib) jeweils korrespondierend mit der Hohe des 
zuflieSenden Reformats troms angeordnet sind. 

8. Vorrichtung nach Anspruch 7, 
dadurch gekennzeichnet , 

daS mehrere Austrittsof fnungen (21.1, 21.2) radial urn die 
Sonde (21) herum angeordnet sind. 

9. Vorrichtung nach Anspruch 7, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS mehrere Austrittsof fnungen (21.1, 21.2) den 
Abfuhrkanalen (12a) zugewandt sind. 

10. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases als 
rohrformige, koaxiale Sonde (22) ausgebildet ist, wobei ein 
inneres Rohr (22.1) an dem der vorangegangenen Stufe (n) 
zugewandten Ende Austrittsof fnungen (23) in ein auSeres 
Rohr (22.2) aufweist und das aufiere Rohr (22.2) an dem der 
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nachsten Stufe (n+1) zugewandten Seite Austrittsof f nungen 
(24) in den Zufuhrkanal der nachsten Stufe (n) auf weist . 

11. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet , 

daS die Vorrichtung zur Zufuhr des oxidierenden Gases als 
rohrformige Sonde (2 5) ausgebildet ist, wobei ein inneres 
Rohr (25.1) an dem der folgenden Stufe (n+1) zugewandten 
Ende eine oder mehrere Austrittsof f nungen (25.4) in eine 
Umlenkeinrichtung (25.2) an dem der vorangegangenen Stufe 
(n) zugewandten Seite eine oder mehrere Austrittsof f nungen 
(25.3) in den Abfuhrkanal (12a) der vorangegangenen Stufe 
(n) aufweist . 

12. Vorrichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet , 

daS das oxidierende Gas in den Bereich zwischen Abfuhrkanal 
(12a) der vorangegangenen Stufe (n) und den Zufuhrkanal 
(12b) der folgenden Stufe (n+1) zugefuhrt ist, in dem 

Gasstrome aus den Reaktionsraumen (4) zu einem 

Gesamtvolumenstrom vereinigt sind. 
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citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 
Certain observations on the international application 
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Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of {Replacement sheets which have been jurnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 



| | the international application as originally filed. 

j^j the description, pages -"^ 

pages 

pages 

pages 



1, la. 15 



(El 



the claims, 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



1-12 



, as originally filed. 
, filed with the demand, 

, filed with the letter of 

, filed with the letter of 

. as originally filed, 

, as amended under Article 19, 

, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
. filed with the letter of 



09 November 1 999 i 09. 11.1 999) 



09 November 1 999 C09. 1 1 . 1 999) 



^ the drawings, 



sheets/fig 1/8, 3/8, 5/8, 7/8, 
8/8 



2/8, 4/8, 6/8 



sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 

2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

1 | the claims, Nos. 

I 1 the drawings, sheets/fig 



, as originally filed, 

, filed with the demand, 
t filed with the letter of 
filed with the letter of 



09 November 1999 (09.1 1.1999) 



I I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
J ' ' — ' to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

1 . Statement 

Novelty (N) Claims 

Claims 

Inventive step (IS) Claims 

Claims 

Industrial applicability (IA) Claims 

Claims 

2. Citations and explanations 
1 . Prior Art 

This report makes reference to the following documents: 
Dl: EP-A-0 776 861 
D2: WO-A-97 25752 

These documents have been mentioned in the international 
search report. 

Dl, which is considered the closest prior art, discloses a 
method and a device for selective catalytic oxidation of 
carbon monoxide. In the disclosed method, plates are 
stacked alternately with reaction chambers and heat 
exchange chambers. Air is supplied at the front of the 
reaction chambers (Figure 2, reference sign 3). 

D2 describes a multistage device for selective catalytic 
oxidation of carbon monoxide, said device consisting of 
several successively stacked plates (Figure 1). The goal 

i 

of the invention in D2 is to provide a light, but also 
stable device. The device disclosed in D2 differs 
technically from the claimed device: there is no 
separating plate between the stages and the reaction and 
cooling chambers are parallel and not alternating and 
arranged vertically to the reaction or heat exchange 
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current. The device for supplying air to the next stage 
extends into the outlet canal of the preceding stage 
(Figure 1, reference sign 21). 

2 . Novelty 

The present application differs from Dl in that the device 
for supplying the oxidizing gas to the next stage extends 
into the outlet canal for the gas mixture stream of the 
preceding stage. 

3 . Inventive Step 

The problem to be solved by the present invention can be 
considered that of designing a device for selective 
catalytic oxidation of carbon monoxide in a hydrogen-rich 
gas mixture current with simplified supplying and mixing 
of the oxidizing gas. 

The solution is that of supplying the oxidizing gas to the 
next stage in the outlet canal of the preceding stage 
(reference signs 18, 20, 21 or 22 in the figures) . This 
enables good homogeni zat ion so that mixing elements are no 
longer necessary (Dl:. Figure 1, reference sign 8). 

D2 describes the supplying of air in the outlet canal of 
the preceding stage (Figure 1, reference sign 21), 
however, without suggesting the advantage of improved 
mixing, thereby eliminating the need for mixing elements. 
It is not obvious for a person skilled in the art, 
proceeding from the device in Dl,- to combine that device 
with the feature of supplying air in the outlet canal as 
disclosed in D2 , since D2 does not indicate the solution 
to the problem. Therefore, Claims 1-12 involve an 
inventive step. 
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